0,53
MeV e t l e s d i s t r i b u t i o n s s p e c t r a l e s de l a luminescence a i n s i que l a durhe de v i e ont ht.6 e n r e g i s t r e e s e n t r e 200 e t 800 nm. Les'pics o n t 6 t h observes 390 e t 540 nm e t il a p p a r a i t qulaucune de c e s &missions n l e s t d u e w x i m p u r e t k . L'Bmission e s t p l u s i n t e n s e dans l e c a s de l a g l a c e D20 que dans c e l u i d e l a g l a c e Hz0 pour t o u t l e domaine de longueur dlonde e t l e s dur6es de v i e dans l e c a s de l a g l a c e D20 v a r i e n t de 170 n s & 390 nm jusqu1,2 60 n s 2 540 nm e t s o n t p l u s grandes que les v a l e u r s Doyennes correspondantes, 150 n s e t 25 n s pour l a g l a c e Hz0
ABSTRACT-P u r i f i e d D20 i c e w a s i r r a d i a t e d w i t h p u l s e s o f 0.53 MeV e l e c t r o n s a n d t h e s p e c t r a l d i s t r i b u t i o n s o f t h e l u m i
n e s c e n c e i n t e n s i t y a n d h a l f -l i f e w e r e r e c o r d e d b e t w e e n 200 a n d 800 nm. E m i s s i o n p e a k s w e r e o b s e r v e d a t 390 a n d 540 nm a n d i t w a s s h o w n t h a t n o n e o f t h e s e e m i s s i o n s w a s c a u s e d by l u m i n e s c e n t i m p u r i t i e s .
T h e e m i s s i o n f r o m D20 i c e w a s m o r e i n t e n s e t h a n f r o m H20 i c e a t a l l w a v e l e n g t h s a b o v e 370 nm. T h e h a l f -l i v e s o f t h e l u m i n e s c e c e d e c a y i n D20 i c e v a r i e d f r o m 170 n s a t 3 9 0 nm t o 6 0 n s a t 5 4 0 nm a n d w e r e l o n g e r t h a n t h e c o r r e s p o n d i n g v a l u e s o f c a . 1 4 0 n s a n d 25 n s f o r H20 i c e .
. INTRODUCTION
P r e v i o u s i n v e s t i g a t i o n s by o u r r e s e a r c h g r o u p h a v e i n c l u d e d s t u d i e s o f t h e l u m i n e s c e n c e s e m i t t e d by H20 i c e e x c i t e d by u l t r a v i o l e t l i g h t C11 a n d by a 0.53 MeV p u l s e d e l e c t r o n beam [2,3,41. T h e p r e s e n t i n v e s t i g a t i o n e x t e n d s t h e l a t t e r s t u d i e s t o D20 i c e a n d a l s o f o l l o w s a r e c e n t s t u d y C51 o f t h e l u m i n e s c e n c e e m i t t e d b y e l e c t r o n p u l s e i r r a d i a t e d D20 v a p o u r .
E l e c t r o n -i r r a d i a t e d Hz0 i c e e m i t s l u m i n e s c e n c e e x t e n d i n g f r o m 280 nm t o a t l e a s t 600 nm a n d s h o w s o n l y o n e s p e c t r a l p e a k 12.31. T h i s l u m i n e s c e n c e c a n b e s e p a r a t e d i n t o t h r e e d i s t i n g u i s h a b l e b a n d s p o s s e s s i n g d i f f e r e n t d e c a y k i n e t i c s C41 a n d d i f f e r e n t memory e f f e c t s C31.
T h e s e t h r e e b a n d s a r e c o m p r i s e d o f 13.41 a w e a k e m i s s i o n a r o u n d 280 nm, a n i n t e n s e b a n d w i t h a w e l l d e v e l o p e d p e a k a r o u n d 385 nm a n d a b r o a d . m e d i u m -i n t e n s i t y e m i s s i o n , e x t e n d i n g f r o m ca. 450 nm t o 600 nm. P u b l i s h e d l u m i n e s c e n c e s p e c t r a o f i r r a d i a t e d D20 i c e ( F i g . 1) a r e s u r p r i s i n g l y d i f f e r e n t f r o m t h e a b o v e i n t h a t a t l e a s t t w o s p e c t r a l p e a k s h a v e b e e n r e p o r t e d .
H o w e v e r , t h e n u m b e r o f p e a k s a n d t h e i r w a v e l e n g t h s a n d r e l a t i v e i n t e n s i t i e s v a r y f r o m w o r k e r t o w o r k e r . 
C1-68
JOURNAL D E PHYSIQUE t h e s e v e r a l p u b l i c a t i o n s r e f e r r e d t o i n F i g u r e 1 v a r i o u s l y r e p o r t t h a t t h e m a x i m u m o f t h e s e c o n d p e a k i s a t 5 3 4 nm 1 6 1 , 4 9 0 nm 1 7 1 o r c a . 5 3 0 nm 181. U n f o r t u n a t e l y , i t i s n o t a l w a y s c l e a r t h a t t h e D20 s a m p l e s u s e d i n s u c h s t u d i e s 1 6 . 8 1 h a v e b e e n f r e e d f r o m t r a c e s o f o r g a n i c i m p u r i t i e s by a p p r o p r i a t e o x i d a t i v e p u r i f i c a t i o n r e g i m e s . I t i s t h e r e f o r e p o s s i b l e t h a t t h e r a t h e r v a r i a b l e l u m i n e s c e n c e p e a k n e a r 5 0 0 nm i n D20 i c e a r i s e s f r o m t h e p r e s e n c e o f t r a c i s oi l i g h t -e m i t t i n g o r g a n i c i m p u r i t i e s .
Wavelength / nm F i g . 1. P r e v i o u s l y r e p o r t e d l u m i n e s c e n c e s p e c t r a o f D20 i c e a t 77K s h o w i n g t h e l a r g e v a r i a t i o n s b e t w e e n d i f f e r e n t s t u d i e s . T h e i n t e n s i t i e s h a v e b e e n n o r m a l i z e d t o u n i t i n t e n s i t y a t t h e h i g h e s t p e a k i n e a c h c a s e . T h e s e s p e c t r a a r e t a k e n f r o m r e f e r e n c e s I 6 1 (a@*), C71 ( ) a n d 1 8 1 (AAA).
T h e p r e s e n t i n v e s t i g a t i o n t h u s u s e s s a m p l e s o f D 2 0 w h i c h h a v e b e e n p r e p a r e d by t h e s a m e o x i d a t i v e p u r i f i c a t i o n s c h e m e w h i c h w a s u s e d f o r t h e s t u d y [ 2 , 3 , 4 1 o f H20 i c e . T h e s e s a m p l e s w e r e i r r a d i a t e d w i t h t h e s a m e e l e c t r o n s o u r c e u s e d i n t h a t s t u d y i n o r d e r t o o b t a i n a d e f i n i t i v e c o m p a r i s o n b e t w e e n t h e l u m i n e s c e n c e s p e c t r a o f D20 a n d H20 i c e s , f r e e f r o m c o m p l i c a t i o n s w h i c h l u m i n e s c e n t i m p u r i t i e s m i g h t i n t r o d u c e a n d f r e e f r o m a n y d i f f e r e n c e s w h i c h m i g h t be c a u s e d by t h e u s e o f e x c i t i n g r a d i a t i o n s o f d i f f e r e n t e n e r g i e s o r d u r a t i o n s . A f u r t h e r a i m o f t h e p r e s e n t s t u d y w a s t o o b t a i n p r e v i o u s l y u n a v a i l a b l e i n f o r m a t i o n a b o u t t h e h a l f -l i v e s o f ' t h e v a r i o u s l u m i n e s c e n c e s e m i t t e d b y t h e D20 i c e .
2.1. S a m p l e P u r i t y A l t h o u g h D20 s a m p l e s c a n b e o b t a i n e d a t r e l a t i v e l y h i g h l e v e l s o f i s o t o p i c p u r i t y w i t h r e s p e c t t o Hz0 a n d T20, c o m m e r c i a l s u p p l i e r s g i v e l i t t l e i n f o r m a t i o n a b o u t t h e p r e s e n c e o f o r g a n i c c o n t a m i n a n t s . D20 w a s t h e r e f o r e p u r i f i e d i n a f o u r s t a g e s t i l l . D i s t i l l a t i o n f r o m a l k a l i n e p e r m a n g a n a t e w a s f o l l o w e d by r e -d i s t i l l a t i o n , t h e n d i s t i l l a t i o n f r o m a c i d i f i e d d i c h r o m a t e a n d a f i n a l r e -d i s t i l l a t i o n .
H i g h -p u r i t y o x y g e n , f r e e f r o m Hz0 [ 9 1 , w a s b u b b l e d t h r o u g h t h e s t i l l t o p r o v i d e a n o x i d i z i n g a t m o s p h e r e a n d t o p r e v e n t 'bumping'.
I n s o m e e x p e r i m e n t s . f u r t h e r o x i d a t i v e p u r i f i c a t i o n w a s c a r r i e d o u t b y s e a l i n g 5 0 c m 3 q f t h e p u r i f i e d D20 i n a 1 0 0 0 cm3 r o u n d -b o t t o m f l a s k u n d e r a n a t m o s p h e r e o f h i g h p u r i t y o x y g e n a n d t h e n s u b j e c t i n g i t t o 2 0 M r a d o f 6 0~o yr a d i a t i o n . T h e D 2 0 w a s t h e n r e -d i s t i l l e d i n t o a n o t h e r f l a s k a f t e r d e g r a d a t i o n o f a n y D202 u s i n g p l a t i n u m -b l a c k c a t a l y s t o n a p l a t i n u m f o i l s u b s t r a t e . The i s o t o p i c p u r i t y o f t h e D20 was m o n i t o r e d u ' s i n g a n i n f r a r e d a b s o r b a n c e t e c h n i q u e [lo], a n d d i d n o t f a l l b e l o w 99.4% a f t e r d i s t i l l a t i o n a n d t r a n s f e r .
2.2.
P r e p a r a t i o n o f D20 I c e S a m p l e s L i q u i d D20 w a s f i r s t d e g a s s e d b y s e v e r a l f r e e z e -t h a w v a c u u m d e g a s s i n g c y c l e s a n d w a s t h e n s l o w l y f r o z e n u n d e r vacuum i n t h e s a m p l e 
o n t a i n e d t w o l e n s e s t o f o c u s l u m i n e s c e n c e f r o m t h e D20 i c e s a m p l e o n t o t h e e n t r a n c e s l i t o f a B a u s c h a n d L o m b H i g h I n t e n s i t y M o n o c h r o m a t o r . T h e m o n o c h r o m a t e d l i g h t w a s t h e n p a s s e d t o a H a m a m a t s u R 9 2 8 p h o t o m u l t i p l i e r t u b e w i t h a f a s t r e s p o n s e d y n o d e c h a i n . T h e p h o t o c u r r e n t t h u s o b t a i n e d w a s d i s p l a y e d a s a f u n c t i o n o f t i m e o n a T e k t r o n i x 7 8 3 4 s t o r a g e o s c i l l o s c o p e .
P e r m a n a n t r e c o r d s o f t h e p h o t o c u r r e n t t r a c e s w e r e m a d e o n 3 0 0 0 ASA P o l a r o i d f i l m .
I n t e n s i t y m e a s u r e m e n t s w e r e m a d e 2 0 n s a f t e r t h e c o m m e n c e m e n t o f t h e p u l s e t o a v o i d a n y d i s t u r b a n c e s d u e t o t h e e f f e c t s o f t h e s t r o n g C e r e n k o v a n d o t h e r e a r l y e m i s s i o n s o n t h e p h o t o m u l t i p l i e r t u b e . A p p r o p r i a t e n e u t r a l d e n s i t y f i l t e r s w e r e u s e d t o e n s u r e t h e l i n e a r i t y o f t h e p h o t o m u l t i p l i e r r e s p o n s e .
T h e i c e s a m p l e was m a i n t a i n e d i n a v a c u u m o f l e s s t h a n 5 x T o r r a n d w a s k e p t a t a t e m p e r a t u r e o f 7 7 i 1 K b y c i r c u l a t i n g l i q u i d n i t r o g e n t h r o u g h t h e s a m p l e h o l d e r . I t c a n b e s e e n t h a t t h e e m i s s i o n f r o m D 2 0 i c e i s m o r e i n t e n s e t h a n t h a t f r o m H z 0 i n t h e 3 7 0 -6 5 0 nm r a n g e .
RESULTS A I D D I S C U S S I O N

. 1 A c c u m u l a t i o n o f t h e E m i s s i o n I n t e n s i t y A s i n t h e c a s e o f H z 0 i c e f 2 , 1 , t h e i n t e n s i t y o f t h e t o t a l e m i s s i o n f r o m a p r e v i o u s l y -u n i r r a d i a t e d D20 s a m p l e i n c r e a s e d t o a p l a t e a u i n t e n s i t y w i t h r e p e a t e d i r r a d i a t i o n . I n t h e p r e s e n t c a s e , t h i s p l a t e a u w a s r e a c h e d a f t e r s o m e 5 t o 4 0 i r r a d i a t i o n p u l s e s . T h i s r i s e o f i n t e n s i t y w a s a t t r i b u t e d t o t h e a c c u m u l a t i o n o f a p r e c u r s o r s p e c i e s . T h e e m i s s i o n w a s d i v i s i b l e i n t o t w o n o n -a c c u m u l a t i n g w a v e l e n g t h r e g i o n s a n d o n e s t r o n g l y a c a u m u l a t i n g r e g i o n . T h e s e s p e c t r a l s u b d i v i s i o n s w i l l b e d e s c r i b e d m o r e f u l l y i n a f u t u r e p u b l i c a t i o n . A l l s u b s e q u e n t m e a s u r e m e n t s d e s c r i b e d i n t h i s p a p e r w e r e c a r r i e d o u t o n s a m p l e s w h i c h h a d b e e n b r o u g h t t o a p l a t e a u i n t e n s i t y by i r r a d i a t i n g w i t h m o r e t h a n 4 0 e l e c t r o n p u l s e s .
. 2 E m i s s i o n S p e c t r u m
I n o r d e r t o c h e c k w h e t h e r t h e o x i d a t i v e p u r i f i c a t i o n r e g i m e u s e d w a s s u f f i c i e n t t o r e m o v e a l l l u m i n e s c e n t o r g a n i c i m p u r i t i e s a D20 s a m p l e w a s s u b j e c t e d t o 2 0 Mrad o f 6 0~o y -r a d i a t i d n a n d a f u r t h e r d i s t i l l a t i o n p r i o r t o f r e e z i n g . N e i t h e r t h e l u m i n e s c e n c e s p e c t r u m n o r t h e e m i s s i o n h a l f l i v e s w e r e a f f e c t e d b y t h i s f u r t h e r p u r i f i c a t i o n . I t i s m o s t u n l i k e l y t h a t l i g h t e m i t t i n g o r g a n i c i I t i s c l e a r f r o m t h e a b o v e e x p e r i m e n t s t h a t t h e 5 4 0 nm p e a k f r o m D20 i s n o t a n a r t i f a c t d u e t o l u m i n e s c e n t i m p u r i t i e s i n t h e i c e . T h e t i m e r e s o l u t i o n w i t h w h i c h t h e i n t e n s i t y m e a s u r e m e n t s w e r e m a d e c o u l d a l s o b e a c a u s e o f t h e d i f f e r e n c e s r e p o r t e d i n t h e l i t e r a t u r e .
T h e 390 nm p e a k d e c a y s o v e r a much l o n g e r t i m e p e r i o d t h a n t h e 540 nm p e a k , w h e n c e m e a s u r e m e n t s o f i n t e n s i t y a t d i f f e r e n t t i m e s w o u l d s h o w o v e r l a p p i n g b a n d s a t d i f f e r e n t r e l a t i v e i n t e n s i t i e s .
Wavelength / nm F i g . 4. T h e e m i s s i o n s p e c t r a o f D20 i c e (a) a n d H z 0 i c e ( M ) a t 77*1 K, m e a s u r e d 20 n s a f t e r t h e c o m m e n c e m e n t o f t h e e x c i t a t i o n p u l s e .
A 1 0 nm b a n d p a s s w a s u s e d . E a c h p o i n t i s t h e m e a n o f e i g h t m e a s u r e m e n t s , f o u r b e i n g f r o m o n e s a m p l e , f o u r f r o m a n o t h e r s a m p l e . E r r o r b a r s a r e s h o w n f o r s o m e p o i n t s a n d a r e 50% c o n f i d e n c e i n t e r v a l s . R e l a t i v e G v a l u e s a r e b e l i e v e d a c c u r a t e t o w i t h i n t h e e r r o r b a r s s h o w n .
A b s o l u t e G v a l u e s c o u l d c o n t a i n s y s t e m a t i c e r r o r s o f u p t o a n o r d e r o f m a g n i t u d e .
3.3 P r e l i m i n a r y I n v e s t i g a t i o n o f t h e L u m i n e s c e n c e D e c a y K i n e t i c s T h e w o r k o f Q u i c k e n d e n e t a l . [2,3,41 o n t h e l u m i n e s c e n c e f r o m e l e c t r o n -i r r a d i a t e d H20 i c e s u g g e s t s t h a t t h e 450-650 nm e m i s s i o n t h e r e i n a r i s e s f r o m a p r o c e s s w h i c h i s d i f f e r e n t f r o m t h e o n e r e s p o n s i b l e f o r t h e m a i n 385 nm e m i s s i o n b a n d .
F i g u r e 5 s h o w s t h e v a r i a t i o n w i t h w a v e l e n g t h o f t h e f i r s t e m i s s i o n h a l f -l i f e o f D20 i c e ( m e a s u r e d f r o m 2 0 n s a f t e r t h e b e g i n n i n g o f t h e e x c i t a t i o n p u l s e ) , t o g e t h e r w i t h d a t a f o r Hz0 i c e f r o m t h e w o r k o f T r o t m a n e t a l . 141. T h e 390 nm e m i s s i o n f r o m D 2 0 h a s a f i r s t h a l f -l i f e o f c a . 1 7 0 n s a n d a s t h e w a v e l e n g t h m o v e s t o w a r d t h e 540 nm p e a k , t h e f i r s t h a l f l i f e d e c r e a s e s s h a r p l y t o ca. 6 0 ns.
A t m o s t o f t h e w a v e l e n g t h s s h o w n i n F i g u r e 5, t h e d i f f e r e n c e s b e t w e e n t h e D20 a n d Hz0 l u m i n e s c e n c e h a l f -l i v e s a r e l a r g e r t h a n t h e e r r o r b a r s .
I s o t o p i c e f f e c t s o n t h e r e l a t i v e r a t e s o f q u e n c h i n g o f e x c i t e d OH b y Hz0 a n d o f O D b y D20 c a n a c c o u n t [51 f o r o n l y a c a . 4% c h a n g e i n h a l f -l i f e . T h e s e m a t t e r s w i l l b e d e a l t w i t h i n a l a t e r , m o r e d e t a i l e d p u b l i c a t i o n w h i c h w i l l d e a l w i t h t h e d e c a y k i n e t i c s o f t h e 540 nm e m i s s i o n a n d t h e i d e n t i f i c a t i o n o f t h e e m i t t i n g s p e c i e s a n d o f t h e p r o c e s s e s w h i c h l e a d t o t h e i r f o r m a t i o n .
Wavelength / nm T h e f i r s t h a l f -l i f e o f t h e l u m i n e s c e n c e d e c a y , m e a s u r e d 2 0 n s a f t e r t h e c o m m e n c e m e n t o f t h e e x c i t a t i o n p u l s e , f o r b o t h D20 i c e (0) a n d Hz0 i c e (0) ( H z 0 d a t a f r o m r e f e r e n c e 4 ) .
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